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@ Verfahren zur Herstellung eines Kupfer-I-Formamidin-Komplexes 
(§) Der Kupfer-I-Formamidin-Komplex der Formel 
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wird hergestellt, indem man Anilin mit Formanilid in Gegen- 
wart von KupfeM-halogenid in einem organischen Losungs- 
mittel bei Temperaturen von 170 bis 210°C umsetzt. 



I 
s 

9 

Q 



BEST AVAILABLE COPY 



BUNDESDRUCKEREI 04.92 208025/26 



4/60 



DE 40 39 449 Al 



Beschreibung 

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung cines Kupfer-I-Formamidin-Komplexes durch Umset- 
zung von Anilin mit Formanilid in Gegenwart von Kupfer-I-halogenid. 
5 Aus Recl.Trav.Chim. Pays-Bas 1974,93(12)314-16 ist ein Verfahren zur Herstellung eines Kupfer-I-Formami- 
din-Komplexes bekannt. Der dort beschriebene Kupfer-Formamidin-Komplex wird hergestellt durch Umset- 
zung von Phenylisocyanid mit Ethanol in Gegenwart von Cu(PhNC)4BF4 und Natriumhydroxid oder durch 
Reaktion von N,N'-Diphenylformamidin in Gegenwart von Cu(CH3CN)4BF4, Das in der genannten Verdffentli- 
chung beschriebene Verfahren zur Herstellung des Kupfer-Formamidin-Komplexes ist aus wirtschaftlichen 
io GrQnden von geringem Interesse, da der dort benutzte Katalysator und die Einsatzprodukte teuer bzw. um- 
sUndlich herzustellen sind und deshalb f Or einen groBtechnischen Einsatz nicht in Frage kommen. 

Es wurde nun ein Verfahren zur Herstellung eines Kupfer-I-Formamidin-Komplexes der Formel 



!5 



H 

I 

C 



Ph » Ph 

\ A / 
N N 

I 1 
20 Cu Cu 

t I 

N N 

ph • v 

25 | 

H 



Ph 



worin 

Ph fur Phenyl stent 

30 gefunden, das dadurch gekennzeichnet ist, daB man Anilin mit Formanilid in Gegenwart von Kupfer-I-halogenid 
ineinemorganischen Losungsmittel bei Temperaturen von 170bis210°Cumsetzt. 
Bevorzugt wird die Umsetzung bei Temperaturen von 180 bis 200° C durchgefQhrt 

Nach dem erfindungsgemaBen Verfahren werden pro 2 Mol Kupfer-I-halogenid 2-2,3 Mo! Anilin sowie 2-2,3 
Mol Formanilid eingesetzt Bevorzugt werden pro 2 Mol Kupfer-l-halogenid 2 Mol Anilin und 2 Mol Formanilid 
35 eingesetzt 

Als Kupfer-I-halogenide kdnnen in das erfindungsgemaBe Verfahren Kupfer-I-chlorid, Kupfer-I-bromid und/ 
oder Kupfer-I-iodid, bevorzugt Kupfer-I-chlorid eingesetzt herden. 

Als organische Losungsmittel kommen fiir das erfindungsgemaBe Verfahren aromatische, cycloaliphatische 
und aliphatische Kohlenwasserstoffe in Frage, die mit Wasser nicht mischbar sind bzw. ein azeotropes Gemisch 
40 bilden. Genannt werden z. B. Toluol, Xylol, Octan, bevorzugt Xylol. Die Menge an einzusetzendem organischen 
Losungsmittel kann leicht durch Vorversuche bestimmt werden. Oblicherweise werden pro Mol Kupfer-I-halo- 
genid 0,2 bis 0,5 Mol, bevorzugt 03 bis 0,4 Mol, bezogen auf Ausgangsprodukt an organischen L6sungsmitteln 
eingesetzt Die Ldsungsmittel kdnnen sowohl einzeln als auch gemischt untereinander eingesetzt werden. 

GemaB einer AusfQhrungsform des erfindungsgemaBen Verfahrens werden Anilin, Formanilid und Kupfer- 
45 I-chlorid bei Temperaturen von etwa 200°C in Gegenwart von Xylol so lange am ROckfluB gekocht bis kein 
Reaktionswasser mehr gebildet wird. Zur Aufarbeitung des Reaktionsgemisches wird dieses mit waBrigem 
Alkali (beispielsweise Kaliumcarbonat und/oder Natriumhydroxid) so lange am RiickfluB gekocht bis kein Anilin 
mehr Qbergeht Das anfallende Reaktionsprodukt wird dann neutral gewaschen und unter Vakuum in der 
Warme getrocknet. 

50 Der erfindungsgemaBe Kupfer-I-Komplex kann als Oxidations-Katalysator verwendet werden, ferner als 
Stabilisator fur Polyamide, als Mastiziermittel fur Naturkautschuk sowie im Pflanzenschutz als Fungizid und 
Insektizid. 

Beispiel 
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Herstellung des Kupfer-1-Formamidin-Komplexes 
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In einem 500 ml 4-Halskolben, ausgestattet mit RUhrer, Thermometer, Heizpilz, Kondensator-Abscheider, 
werden 93,12 g (1 Mol) Anilin, 121,13 g (1 Mol) Formanilid, 49 50 g (0,5 Mol) Cu(I)-CI rein und 15,00 ml Xylol 15 
vorgelegt und unter RuckfluB gekocht. Durch Zugabe von Xylol wird die Reaktionstemperatur auf 195°C 
gestellt und gehalten. In dem Abscheider angesammeltes Reaktionswasser wird in Zeitabstanden abgenommen 
und notiert Nach ca. 3 h spaltet kein Wasser mehr ab; die Reaktion ist dann beendet Der Ansatz wird abgekOhlt 
und in einem mit Kondensator-Abscheider versehenen Kolben tiberfOhrt Hierzu werden 70,0 g Kaliumcarbonat 
oder 20 g NaOH und 500 ml Wasser zugegeben und der Ansatz so lange unter ROckfluB gekocht, bis kein Anilin 20 
mehr Clberdestilliert Das Produkt wird sodann auf einer Nutsche neutral gewaschen und unter Vakuum bei 70° C 
getrocknet Man erhait ca. 130 g (100% dTh. bez. auf Cu(I)CI) graues. pulveriges Produkt mit einem Schmelz- 
punkt von ca. 330° C. Erforderlichenfalls kann ein reineres Produkt durch Umkristallisation in einem geeigneten 
Ldsungsmittel, z. B. o- Dichlorbenzol, erhalten werden. 
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PatentansprUche 

1. Verfahren zur Herstellung eines Kupfer-I-Formamidin-Komplexes der Formel 
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dadurch gekennzeichnet, daB man Anilin mit Formanilid in Gegenwart von Kupfer-I-halogenid in einem 
organischen L6sungsmittel beiTemperaturen von 170 bis 210°C umsetzt 

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB man zur Aufarbeitung des Reaktionsgemisches 
dieses unter Hinzugabe von waBrigem Alkali unter RtlckfluB erhitzt bis kein Anilin mehr Obergeht, das 
ausfallende Reaktionsprodukt neutral wascht und unter Vakuum trocknet. 50 
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